Sofija Miljkovic¢

Fenomen kreiranja
konusnog oblika na vrhu
zaledenih kapljica rastvora
alkohola

Kada se kapljica vode postavi na povrs tempera-
ture niZe od 0°C, proces zamrzavanja se odvija
odozdo nagore, i vrh kapljice postepeno dobija
konusni oblik. Ovaj fenomen se javlja kod tec-
nosti gustine manje od gustine vode. Fenomen je
posmatran za kapljice od smeSe vode i etanola.
Kapljice zapremine 10-30 wL mikrolitarskom
pipetom su postavljanena bakarnu povrs tempe-
rature —40°C, koja je bila u kontaktu sa tecnim
azotom. Proces zamrzavanja je fotografisan, na
osnovu cega je pracena promena oblika kap-
ljica. U zavisnosti od koncentracije etanola u
smesi od koje je napravljena, kapljica se ledi na
razlicite nacine i razlicitim brzinama. Pri kon-
centracijama etanola od 0 do 5%, klasteri mole-
kula etanola su mali, Sto pospesuje heterogenu
strukturu, pa je to najverovatnije razlog za raz-
novrsnost oblika zamrznutih kapljica. U opsegu
5-13% etanola ne mogu se uociti specificni
oblici kao u prethodnom slucaju, ali je prime-
Cena stepena zavisnost smanjenja konusnog
ugla pri povecanju koncentracije. Kapljice sa
,izbocenim” vrhovima karakteristicne su za po-
slednji interval, 13—17%, s ucestalosScu jednom u
dvadeset zaledenih kapljica. Pri koncentraci-
Jjama vecim od 17% fenomen konusnog vrha nije
konstatovan.

Uvod

Ako se dobro provodna povrsina ohladi do
temperature ispod —20°C, postavljanjem kapljice
vode na nju, dolazi do zamrzivanja kapljice u
kratkom vremenskom roku. Kapljica postavljena

ZBORNIK RADOVA 2018

Slika 1. Kapljica destilovane vode, zapremine 10 pL.
i Sirine manje od 4 mm, nakon potpunog zaledivanja
na bakarnoj povrsini temperature —40°C.

Figure 1. Distilled water drop, with a volume of
10 pL and width less than 4 mm, after complete
freezing on a copper surface temperature of —40°C.

na hladnu povr§, zbog nacdina zamrzavanja, po-
stepeno dobija konusni oblik (slika 1). Posto je
temperatura ploce niZa od temperature vazduha
koji okruzuje sistem, zamrzavanje se odvija od-
ozdo nagore (slika 2). Tako se javlja fenomen
zasiljenja sferoidne povrSine kapljice. Ovaj rad
opisuje rezultate merenja i analize podrzane fe-
nomenologijom i teorijom koja je na raspola-
ganju u literaturi (Schetnikov et al. 2015).
Posmatrajuci proces zamrzavanja, koristeci
jednacine transfera toplote, autori prethodnih
radova su uspeli da pronadu teorijsku zavisnost
ugla konusa kapljice u odnosu na gustinu tec-
nosti u teCnom i u ¢vrstom stanju koja je potom i
potvrdena eksperimentalno za destilovanu vodu
(Schetnikov ef al. 2015). Fenomen je razmatran
u nekoliko pokusaja, ali su modeli posmatranih
kapljica u nekim radovima bili pogresno inter-
pretirani. Jedan od neta¢nih modela podrazu-
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Slika 2. Serija fotografija kapljice koncentracije etanola 1% pri procesu zamrzavanja: na snimcima A—C
prikazano je pomeranje zaledenog fronta tokom vremena.

Figure 2. Photo series of a drop of concentration of 1% in the freezing process, from A to C the development

of the icy front over time is shown.

meva da kapljica tokom procesa zamrzavanja
ima horizontalan ledeni front koji predstavlja
granicu izmedu zamrznutog i nezamrznutog dela
kapljice (Sanz et al. 1987; Anderson et al. 1996;
Snoeijer i Brunet 2012). Grani¢na vrednost
koeficijenta koji predstavlja odnos zapremine
leda i vode u tim radovima iznosila je 0.75. U
radu Andreja Setnjikova i saradnika (Schetnikov
et al. 2015) postavljena je pravilna teorijska
zavisnost koja je primenjiva za vodu koeficijenta
0.917. U pomenutom radu (ibid.) odredena je
vrednost gustine tecnosti, pri kojoj dolazi do
fenomena oStrog ugla. Ispitivana je i zavisnost
uglova kapljice vode od temperature ploce, pre-
¢nika dodirne povrSine kapljice i hladne povrsi.
Merenjima je ustanovljeno da je ugao konusa
139° + 8° (Snoeijer i Brunet 2012).

Do sada objavljena istraZivanja nisu dala ob-
jaSnjenje zaSto se na vrhu zamrznute kapljice
formira konus. Dokazano je da konacan oblik ne
zavisi od povrSinskog napona, ali on sam uti¢e na
glatkocu povrsine zamrznute kapljice i oStrinu
njenog vrha. Takode je posmatrana i evolucija
oblika tokom zamrzavanja (Snoeijer i Brunet
2012; Nauenberg 2016; Schrem i Trope 2016;
Marin et al. 2014), kao 1 uticaj strukture podloge
na kapljicu (Campbell ef al. 2015; Eberle et al.
2014).

Za razliku od ranijih radova, u kojima je pos-
matrano samo ponasanje kapljica destilovane
vode pri zaledivanju, u naSem eksperimentu je
koriS¢ena smeSa vode i etanola za ispitivanje
ugla konusa kapljice (slika 6), pri niZim gusti-
nama od gustine vode.

Slika 3. Zaledene kapljice iste zapremine dvoprocentnog etanola sa razli¢itim odnosom H/2R.

Figure 3. Frozen drops of the same volume with 2% ethanol concentration and with different coefficients

H/2R.
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Metod

Merenja

Zapremine kapljice varirane su u opsegu od
10 do 30 mikrolitra, a koncentracija etanola od
1% do 17%. Zbog preciznosti i malih zapremina
posmatranih kapljica, koristili smo mikrolitarsku
pipetu. Temperatura ploce je varirana u opsegu
od —15 do —40 stepeni Celzijusa, ali kako nije
uocena jasna zavisnost promene oblika kapljice
od temperature, dalje su analizirana samo me-
renja na temperaturi plo¢e od —-40°C.

Kao izvor niske temperature koristili smo
jedan litar teCnog azota koji se nalazio u toplotno
izolovanoj posudi. Masivna bakarna Sipka je po-
topljena jednim delom u te¢ni azot (slika 4), dok
se na drugom delu, koji ima horizontalno posto-
lje, postavljaju i zamrzavanju kapljice. Bakar
dostiZe temperaturu nizu od —40°C, ima osobine
dobrog toplotnog provodnika i njegova masiv-
nost omogucéava da se temperatura odrZzava kon-
stantnom u duZem vremenskom periodu.

Obrada rezultata

Pomodu kamere Nikon D7100 sa makro-
objektivom ZiZne daljine 105 mm, sniman je tok
zamrzvanja i formiranje konusnog oblika kap-
ljica. Parametri pri fotografisanju bili su sledeci:
osetljivost ISO = 100, otvor blende f = 7.1, eks-
pozicija je iznosila 1/250 s. Pri snimanju vodili
smo racuna o kontrastu kapljice i pozadine. Kori-
stili smo beZi¢no trigerovanje eksternog blica.
Izmedu blica i kapljice nalazio se beli papir koji
je sluzio kao pozadina (slika 4). Zbog kasnije
obrade vodili smo rac¢una da pri snimanju objek-
tiv bude u horizontali s kapljicom, kako bi se
dobio vertiklani profil kapljice i sa njega izracu-
nao ugao (slika 5).

Vremenski period zamrzavanja kapljice,
nakon postavljanja na hladnu povrs, iznosi iz-

ZBORNIK RADOVA 2018

Slika 4. Aparatura, s leva nadesno: beZi¢ni blic,
zaslon od belog papira, posuda sa te¢nim azotom u
kojoj se nalazi metalna bakarna Sipka i kamera.

Figure 4. The apparatus consists of, from left to
right: wireless flash, white paper, liquid nitrogen
container containing metal copper rod and camera.

medu sedam i petnaest sekundi. Nakon potpunog
zamrzavanja dolazi do kacenja fragmenata, tj.
mraza (Enriquez et al. 2012), koji je joS jedan od
posmatranih fenomena (slike 61 7). OStar vrh
kapljice se ponasa kao mesto za nagomilavanje
vodene pare, koji nakon pet sekundi dobijaju
oblik zamrznutog drveta. Na vrhu, zatim i svuda
po povrsini kapljice, kace se kristali¢i vodene
pare. Zaledena povrSina predstavlja ponor za
molekule vodene pare koji su deo smese atmo-
sferskog vazduha. Kako one nestaju, u blizini te
povrsine dolazi do smanjenja koncentracije koja
se popunjava difuzijom iz ostatka zapremine, i
tako se transportuju molekuli vode ka povrSini.
Dipolna priroda molekula i njihove interakcije,
kao i osobine kristala vodene pare, odreduju
kako ¢e se ti molekuli medusobno uklapati, i
kako ¢e na povrsini formirati strukture nalik pa-
huljici snega.

Slika 5. A) slika kapljice
koncentracije 17% nakon
zamrzavanja; B) kontura iste
kapljice; C) trazeni ugao.

Figure 5. A) droplet with a
concentration of 17% after freezing;
B) contour given by image
processing of the same drop;

C) the calculated angle.
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Kako bi se precizno odredio ugao konusa na
vrhu, pri snimanju fotografija potrebno je foto-
grafisati kapljicu pre nego Sto fragmenti pocnu
da se formiraju. Slika kapljice sa fragmentima
nije pogodna za obradu, jer tada kristali¢i zakla-
njaju ugao koji se meri. Takode, nacin ispustanja
kapljica i temperatura ploce delom uticu na oblik
kapljice u zamrznutom stanju, ali se ne moZe
unapred reci koji polozaj ¢e zauzeti. U nekim slu-
¢ajevima zamrznuti front kapljica nije paralelan
horizontu bakarne Sipke na kojem se ledi, i1z tog
razloga proces zamrzavanja se deSava pod izves-
nim uglom. Vedi ugao rezultira nakrivljenijoj
kapljici i njen vrh ne moZe da se fokusira. Zbog
toga takvi snimci takode nisu pogodni za obradu
(slika 8).

Naslici 9 prikazane su najcescée krajnje struk-
ture zaledenih kapljica. Primecuje se da u prvim
koncentracijama 1-5% postoje izduZeniji oblici
zamrznutih kapljica, i da se samo kod 2% 1 3%
koncentracije etanola kapljica pojavljuju slike
koje se ne mogu obraditi usled nagnutosti kaplji-
ce. Kasnije su razmatrani grafici zavisnosti svih
uglova konusa od koncentracije etanola. Merenja
su, prema vrednostima koncentracije etanola
svrstana u tri grupe, 1-5%, 5-13% i 13—-17%,
kao i po intervalima odnosa H/2r kako bi paZlji-
vije konstruisali fenomenologiju, a sa time i
teoriju koja stoji iza oblika kapljica kakve smo
dobili. Ispitivana su ponaSanja kapljica na ohla-
denim povrSima i za koncentracije etanola preko
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Slika 6. Fotografije kapljice
destilovane vode koje su
napravljene u vremenskoj evoluciji
pre i posle stvaranja ,,zamrznutog
drveta”.

Figure 6. Photos of distilled water
droplet which is made in time
evolution before and after the
creation of a “frozen tree”.

Slika 7. Fotografije kapljice
koncentracije 1% etanola koje su
napravljene u vremenskoj evoluciji
pre i posle stvaranja ,,zamrznutog
drveta”.

Figure 7. Photos of droplet with an
ethanol concentration of 1% which
is made in time evolution before and
after the creation of a “frozen tree”.

Slika 8. Zaledena kapljica triprocentnog etanola koji
predstavlja primer odstupanja norme najcescée krajnje
strukture zaledenih kapljica (slika 9) i1 kod kog nije
moguce uspesno izracunavanje H/2r; sli¢an primer
netipi¢nog oblika prikazan je i na slici 3C.

Figure 8. The frozen drop of three-percent ethanol
represents an example of the deviation from the
norm of the most common finite structure of frozen
droplets (Figure 9) and coefficients H/2r cannot be
successfully computed; a similar example of an
atypical shape is shown in Figure 3C.

17%, ali ispostavlja se da fenomen nije ostvariv
za povrs temperature od —40 stepeni Celzijusa.
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Slika 9. Kapljice smeSa vode sa etanolom, prikaz najtipi¢nijih struktura pri razli¢itim koncentracijama.

Figure 9. Drops of a mixture of water with ethanol, the most typical structures with different concentrations.

Rezultati 1 diskusija

Zavisnost ugla konusa od koncentracije eta-
nola i njegova standardna devijacija vrednosti
prikazana je na slici 10. Dobijeni uglovi ne poka-
zuju tendenciju trivijanog ponasanja sa poveca-
njem koncentracije alkohola u njima. Greske za
ugao konusa pokazuju osetljivost promene ugla
na pocetne uslove eksperimenta. Primeri su: pos-
tavljanje kapljica na hladnu povrs se ne odvija
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istom brzinom, dodirna povrsina izmedu kapljice

i bakarne povr$i nije ista u svakom merenju itd.
Uticaj gravitacione sile na zaledivanje kap-

ljica se moZe opisati preko Bondovog broja:

gde je B, Bondov broj, » je pre¢nik dodirne povr-
Sine povrsi i kapljice, p 1 y su gustina i povrsinski
napon te¢nosti kapljice, g je gravitaciona kon-

Slika 10. Grafik zavisnosti svih
uglova konusa, izrazenog u
stepenima, od koncentracije
etil-alkohola, izrazenog u
procentima.

Figure 10. Graph of the
dependence of all angles of the
cone, expressed in degrees, from
the concentration of ethyl alcohol,
expressed as a percentage.

T47"

Koncentracija etanola [%]
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stanta. Posto je kapljica malih dimenzija, zame-
nom vrednosti polupre¢nika dobija se da je taj
uticaj jako mali i zanemarljiv.

Pored racunanja uglova, mogu se posmatrati
dobijeni oblici zamrznutih kapljica. Pri zamr-
zavanju kapljica rastvora alkohola dobijaju se
strukture koje nisu jednostavne kao kod vode. Na
slici 9 su prikazane kapljice svih merenih kon-
centracija. Kapljice iste koncentracije nisu istog
oblika, ali slika pokazuje najcesce, tj. najtipicinje
dobijene strukture po odredenoj koncentraciji.

Prva grupa — koncentracija etanola
od 1% do 5%

U ovom intervalu koncentracija su najuoc-
ljvija suzenja nakon zaledivanja. Takvi fenomeni
nisu primeceni kod kapljica destilovane vode
(slika 1). Na slici 10 vidimo da se vrednosti uglo-
va ba§ u ovom intervalu ne ponasaju trivijalno.
Ako izdvojimo jednu od njih i uo¢imo njene ka-
rakteristike (slika 11) moZemo izracunati koefi-
cijente koje bi opisivale njen oblik.
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Svaka od izabranih duzina, odnosno ranije
navedenih koeficijenata koje opisuju oblik struk-
ture, ima svoje bitne karakteristike koje su sli¢ne
za kapljice iste ili sli¢ne koncentracije (slika 11).
Osnova ,.kape” vrha kapljice, tj. prsten sa skoro
vertikalnim stranama ispod vrha, odreden je po-
lupre¢nikom r,. Izmedu tog prstena i prstena sa
najveéim poluprec¢nikom R, povrs kapljice je
glatka. Kao i kod konusa, glatko¢a njene povrsi
je posledica povrsinskog napona. Obradom foto-
grafija odredeni su koeficijenti vezani za po-
jedinacne slike i poredene su njihove vrednosti
prema podeli na kapljice iste koncentracije, po-
tom i iste zapremine. Neki od posmatranih koefi-
cijenata su: H/2R, h/2r, R/2r,.

Gledano po vertikali, izmedu prstenova polu-
precnika R i r mogu se primetiti nabori. Ti slojevi
leda se mogu objasniti time $to spustanje kapljica
na bakarnu povrs nije trenutno. Cim te¢nost dode
u kontakt sa podlogom krene da se zamrzava, a
ostali deo kapljice koji nekoliko trenutaka kas-
nije napusta mikrolitarsku pipetu, zadrzava se na
ve¢ zamrznutom delu. Idealni uslovi za posta-
vljanje kapljica nisu ostvarivi.

Slika 11. Na kapljici sa 3% etanola
su obelezeni parametri koji nam
pomazu da okarakteriSemo oblik
svakog posebnog uzorka.

Figure 11. On the 3% ethanol
droplet parameters that assist in the
shape characterization of each
sample are labeled.

Slika 12. Dve kapljice,
koncentracija 3%, koje
predstavljaju primer razli¢itih
oblika kapljica za koncentracije
manje od 5%.

Figure 12. Two drops, with a
concentration of 3%, representing
an example of various drops for
concentrations lesser than 5%.
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Slika 13. Grafik zavisnosti ugla
konusa kapljica od koncentracije
etanola u njima, u intervalu od 5%
do 13%.

Figure 13. Graph of the
dependence of the angle of the
cone droplet on the concentration
of ethanol in them, in an interval
from 5% to 13%.

Koncentracija etanola [%]

Medutim, ispostavilo se da svrstavanje i po-
redenje kapljica, prema odnosu H/2r, nije bilo od
koristi. Postoje kapljice pribliZno istih pocetnih
uslova (tj. uslova koji se mogu kontrolisati) i istih
uglova, ali razlicitih koeficijenata (slika 12). To
pokazuje netrivijalno kontrolisanje uslova i ne-
preciznost eksperimenta, i da priroda zamrza-
vanja rastvora etil-alkohola u makroskopskim
slu¢ajevima nije $ablonska. Kao $to je ranije ob-
jasnjeno i pokazano na slici 8, zbog ovakvih
neocekivanih struktura koje kapljice zauzmu pri-
likom zamrzavanja, postoje slucajevi da se foto-
grafije ne mogu obraditi zbog prevelikog nagiba
kapljice.

Dobijeni oblici kapljica u intervalu od 1% do
5% imaju jos jedno zanimljivo svojstvo. Pore-
denjem kapljica primecéeno je vece izduZenje pri
nizim koncentracijama etanola. Drugim re¢ima,
povecanjem koncentracije etanola, izduZenje
kapljica prvo se povecava duz Citave kapljice, a
potom smanjuje poprimajuci jednostavniji, ma-
nje izduZen osnovni oblik, koji je vise nalik kap-
ljicama samo sa vodom; ovo je viSe izraZeno pri
viSim koncentracijama etanola, odnosno drugoj,
pogotovo trecoj grupi kapljica (slika 10).

Takode se mogu primetiti velika odstupanja
za svaku vrednost merenih uglova u ovom inter-
valu. To se moZe objasniti velikim brojem malih
klastera molekula etanola. U radu Ghosh i Bag-
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chi (2016) primeéen je i analiziran uticaj hetero-
genih struktura na rastvor etanola.

Druga grupa — koncentracija etanola
od 5% do 13%

U ovom opsegu koncentracija kapljice ne
prave razlicite oblike prilikom zamrzavanja kao
kod manjih koncentracija. Kapljice s ve¢om
koli¢inom alkohola nemaju suZenja, ali i dalje se
po obliku prili¢no razlikuju od kapljica vode.

Promene vrednosti uglova su u ovom dome-
nu najvece (slika 13), i one se mogu opisati ste-
penim zakonom:

0=160.8-p'*

gde je koeficijent determinacije R*= 0.9274.
Koliko ovaj stepeni zakon dobro odreduje vred-
nosti ugla sugeriSe koeficijent determinacije, jer
$to je blizi vrednosti jedan, ta¢nija je aproksima-
cija. Konusni ugao je dat u stepenima, dok je sa
p oznacena koncentracija etanola u procentima.

U ovom intervalu koncentracija, veli¢ina kla-
stera molekula etanola se poveéava u odnosu na
prethodni interval. Zbog toga se makroskopske
osobine sistema ujednacavaju (kao Sto je u ovom
slucaju odnos visine i precnika dodirne povrsine
izmedu kapljice i povrsi), tako dolazi i do sma-
njenja standardne devijacije mernih konusnih
uglova.
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Trec¢a grupa — koncentracije etanola
od 13% do 17%

Od 13% do 17% se pojavljuju ,,izboceni” vr-
hovi kapljica koji se ne pojavljuju ni u jednoj
grupi do sada. Poveéanjem koncentracije ovakvi
oblici su sve ¢e$¢éi. Za koncentraciju od 13%
ovakvi vrhovi pribliZzno se javljaju jednom u dva-
deset merenja. Konture koje se dobiju obradom
tako zaledenih kapljica nisu urac¢unate u vrednost
ugla za ove koncentracije (slika 10). Vrh kapljice
je deformisan pojavom tankog filamenta, koji
nalikuje obliku fontane, i vrednost ugla koji se
dobija je manji (slika 14).

a) kapljica od 17% alkohola

b) kapljica od 15% alkohola

¢) kapljica od 13% alkohola

Slika 14. Sve ¢esc¢a pojava filamenata na vrhu
kapljice sa poveéanjem koncentracije alkohola;
prikazane su slike kapljica od 17%, 15% i 13% sa
deformacijama na konusnom vrhu.

Figure 14. Filaments appear more often at the top of
the drop with increasing alcohol concentration;
pictures of drops with 17%, 15% and 13% ethanol
concentrations are shown.
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Pri koncentracijama veéim od 17% ne dolazi
do pojave fenomena konusnog vrha za kapljice
postavljene na povrs temperature —40°C.

Diskusija

Temperatura mrZznjenja koncentrovanog eta-
nola je —114.1°C, a vode je 0°C. Transfer ener-
gije kada se voda sobne temperature stavi na
hladnu povrSinu bakra delom potopljenog u azot
se odvija jako brzo. Etanol koji se nalazi u toj
smesi se ne zamrzava veé njegovi molekuli os-
taju ,,zarobljeni” u kristalnoj matrici sa mo-
lekulima vode. Nizom eksperimenata (Ghosh i
Bagchi 2016) se pokazalo da postoje razlic¢iti
strukturni reZimi u binarnoj meSavini etanola i
vode. Niz velikog broja kalorimetrijskih studija
(Eberle er al. 2014) su potvrdile da se struktura
smese etanola i vode moZe podeliti u Cetiri reZi-
ma. Prelazna tacka izmedu prva dva reZima bi
bila na koncentraciji od 12%, tre¢a na 65% i
Cetvrta na 85%.

Kapljice koncentracije u opsegu od 1% do
13% pripadaju prvoj strukturi smese vode i eta-
nola. Kapljice kod kojih se pojavljuju ,,izboceni”
vrhovi su u intervalu koncentracija 13—17%, i oni
pripadaju drugom stadijumu.

Zakljucak

U ovom radu smo u funkciji od koncentracije
etanola u vodi, proucavali zavisnost veli¢ine i
odredenih parametara oblika kapljica ove smese
formiranih pri njihovom zamzavanju na tempe-
raturama izmedu tacaka mrZnjenja etanola i vo-
de. Razmatrajuci uglove konusa na vrhovima
kapljica zapaza se tendencija smanjenja tog ugla
sa povecanjem koncentracije alkohola.

Tako, u intervalu koncentracija etanola od
0% do 5%, mali klasteri molekula etanola pospe-
Suju heterogenu strukturu. To je najverovatnje
razlog za postojanje razlicitih oblika zamrznutih
kapljica, $to uti¢e na odredivane vrednosti ko-
nusnih uglova. Zbog toga su, u ovom opsegu
koncentracija, najveca odstupanja merenja konu-
snih uglova.

Za koncentracije od 5% do 12% dolazi do
pojave vecih klastera molekula etanola $to uzro-
kuje formiranje , tipiziranijih” odnosno standard-
nijih oblika kapljica. Time se pri odredivanju
uglova konusa dobijaju vrednosti sa mnogo ma-
njim standardnim devijacijama.
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Za koncentracije koje su veée od prethodnih,
mogu se zapaziti takvi tipizirani oblici kapljica,
ali i sa pojavom filamenata koji se stvaraju na
vrhu kapljica, u obliku fontane. Jedan od mogu-
¢ih razloga za to je pojava makroskopskih mreza
molekulskih interakcija razmatrane smese
(Ghosh i Bagchi 2016; Eberle et al. 2014; Ghosh
i Bagchi 2012). Daljim povecanjem koncentra-
cije alkohola i sve ¢eS¢om pojavom perkola-
tivnih klastera molekula etanola, koji se prostiru
duz citave kapljice, osobine tih smesa se znacaj-
nije razlikuju od osobina vode u tom rastvoru.
Uzimajudi u obzir da je temperatura mrznjenja
etanola —114.1°C, a temperatura mrZnjenja vode
0°C, perkolativni klasteri se zamrzavaju nakon
prethodno o¢vrsnutih delova kapljica koji se
sastoje od vode. Zbog toga se stvaranje tih fi-
lamenata na vrhu moze povezati sa veCom ve-
rovatnoom prisustva perkolativnih klastera
molekula etanola u konusnom suzenju kapljice, i
njihovom zakasnelim zamrzavanjem u odnosu
na ,,posudu” koja je formirana od unapred zale-
dene vode.
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Sofija Miljkovic¢

The Phenomenon of Creating a
Conical Top of Iced Droplets of an
Alcohol Solution

When a droplet of water is placed on a surface
with a temperature below 0°C, the freezing pro-
cess takes place from the bottom upwards and the
droplet tip gradually gets a conical shape. This
phenomenon occurs in a liquid of lower density
than the density of water, and in previous works
the behavior of drops of different liquids has not
been investigated.

The concentration of the ethanol solution var-
ied in arange from 1% to 17%, and the volume of
the droplets ranged from 10 to 30 microliters.
Droplets were made with a microliter pipette and
placed on a copper surface in contact with liquid
nitrogen. Their freezing took 7-15 seconds,
while the temperature of copper was constant
and reached approximately. The droplets were
filmed with a camera with a macro lens during
and after freezing.

The droplets are frozen into different shapes
when the concentration of ethanol in the mixture,
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from which they are made, is changed. This phe-
nomenon has never been recorded before.

In the first interval, with an ethanol concen-
tration of 0-5%, clusters of ethanol molecules
are small and, therefore, form heterogeneous
structures. This is probably the most likely rea-
son for the existence of different forms of frozen
droplets, which affects the determined values of
conical angles. The standard deviations of the
measurement of conical angles are, therefore, the
highest in this range of concentrations.

In the concentration range of 5-13% of etha-
nol, specific forms cannot be observed as in the
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previous range, but the degree of dependence of
the reduction of angle on the increase of concen-
tration is observed.

The final interval of 13—17% is characteristic
of the occurrence of droplets with “convex” tips,
with a frequency of once in twenty frozen drop-
lets. The processing of the images of the resulting
cones is not possible, and the angle of the typical
droplets, which do not have that particular peak,
is increased as we increase the concentration. By
increasing concentration above 17% the cone-ti

phenomenon does not occur. o)
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